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1. Introduction 
1.1. Origin: Gambierdiscus Toxicus  
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0￿￿￿￿￿5￿￿9￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿1￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿0￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿9￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
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1.2. Structures and activities of gambieric acids 
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￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿  ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿  ￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿!￿ "￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿
￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿"￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿5￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!
D￿￿
)￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿"￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿"￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿3￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿"￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿7￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿ N￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿2￿￿￿9￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿
￿
￿6
￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿"￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿7￿￿￿￿
0*3;￿1!
I￿*3;￿￿9￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿!￿
*3;￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿D￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿2￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿*￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿"￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿
￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿*3;￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿2￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿#￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿"￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿V9￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿R￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿)￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿"￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿5￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿3￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿3;￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿F!BDY ￿V9￿￿￿￿￿￿F!DFY ￿V9￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿
.-$-$-￿￿￿ ￿￿ ￿￿ ￿ ￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿3￿￿￿￿9￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿
￿$$￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿B￿￿￿6￿￿￿$￿￿￿6￿￿0￿￿￿ ￿￿￿￿$1￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
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D￿#￿￿￿FFF￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!
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3￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿9￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿= ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿C￿￿%￿￿￿￿￿$2￿￿￿ ￿￿￿￿￿
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5￿￿ ￿ ￿￿￿(6￿￿￿￿￿￿= ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿
"￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿9￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
 ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿0"￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿1￿0￿￿￿ ￿￿￿￿$1!￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
"&+￿ ￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿  ￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿ *￿ ￿￿￿￿￿ 0’￿￿ ￿￿￿ )￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿1￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
-￿￿￿￿￿￿0￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿1!￿
1.3. Biosynthesis of polyethers 
4￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿  ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿  ￿￿ ￿￿￿￿
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1.4. Previous synthesis of fragments of Gambieric acids 
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1.5. Metathesis reactions and polyether synthesis 
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￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿(￿’￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿￿
￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿-!￿4!￿￿￿￿￿9￿￿)’ ￿￿￿￿)￿￿￿￿ ￿￿￿$%%2￿￿BDH￿!￿
￿￿￿0￿1￿-!￿4!￿￿￿￿￿9￿￿-!￿￿!￿?￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿’ ￿￿￿￿￿￿8 ￿￿￿￿￿.**/￿￿￿ , ￿￿￿￿B/￿0 1￿-!￿4!￿￿￿￿￿9￿￿-!￿￿!￿?￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿’ ￿￿￿￿￿￿
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0IH[1!￿
￿￿￿ ￿￿￿￿$$%￿(￿’￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿72￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿2￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿
3￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿2￿￿￿￿￿￿￿￿￿2￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿  ￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿￿2￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿2￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿#￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿(￿’￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿,￿￿￿￿￿2￿￿￿￿￿
￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿7￿￿!￿￿￿￿￿￿5￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿(￿’￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿2￿￿￿￿￿￿￿￿￿2
￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿2￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
0￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿V(￿’￿￿￿￿￿￿￿￿1￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿.%1￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿0￿￿￿ ￿￿￿￿
$(1!￿ 3￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿V(￿’￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿  ￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿!
￿B￿ 3￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!
￿6￿:￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿￿￿￿  ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿B￿￿!￿-￿￿￿￿K!￿+!￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿’ ￿￿￿￿￿￿8 ￿￿￿￿￿.**/￿￿￿ , ￿￿￿IBD!￿
￿6￿4!￿)!￿)￿￿￿￿￿’!￿W!￿￿￿￿￿￿(!￿)!￿￿￿￿  ￿￿￿+￿￿.￿￿￿)’ ￿￿￿￿ ￿￿!￿$%%)￿￿￿￿2￿￿H6￿6!￿￿
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 ￿￿C￿5￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿  ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿(￿’￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿2￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!
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(￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿%￿0￿1￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿C￿￿￿￿￿IF￿L ￿!￿
￿￿￿ ￿￿￿￿$(%￿#￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿2￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
"￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿.%2￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿0￿￿￿ ￿￿￿￿$)1!
￿I￿3￿￿￿
(￿’￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿!￿ #￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿  ￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿2
￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿ 0￿￿ .￿ ￿1!￿ 3￿￿￿￿ ￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿(￿’￿￿￿￿￿￿￿￿!￿#￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿V￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿7￿￿￿ ￿￿￿￿￿!￿ )￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿9￿￿￿￿.%/!￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿2￿8*"￿
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￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿
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.1. .1$ .1( ￿
(￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿%￿0￿1￿￿’￿￿￿￿￿)￿￿￿￿￿￿F￿L ￿/￿0 1￿￿)￿￿)￿)￿’￿￿￿￿￿3),￿￿￿￿￿0￿￿[￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿.)*1/￿0￿1￿"￿￿￿￿￿￿28￿￿:+￿￿￿￿’"8￿￿￿)￿￿￿￿￿￿F￿L ￿￿0BH[￿￿￿￿￿￿B￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿.1$1/￿0￿1￿3￿￿￿6￿￿T￿￿￿
8 ￿￿￿￿￿￿)￿*￿￿￿￿3’+￿"￿￿3),￿￿F￿L ￿￿0I￿[￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿.1%1/￿0￿1￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿IF￿L ￿￿0HI[￿
￿￿￿￿.1./￿6I[￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿.1(1/￿0￿1￿0￿1￿:*4￿￿)￿￿￿￿￿’,￿￿ODF￿L ￿￿0￿￿1￿?)￿￿￿￿2￿2I￿￿3),!￿
￿￿￿ ￿￿￿￿(%6￿(￿￿￿￿￿￿J ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿
K￿￿￿￿￿￿ (￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿7￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿ ￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿!
B￿￿"￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿03￿ ￿ ￿￿ ￿$￿(￿￿￿ ￿￿)1￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿0￿￿￿ ￿￿￿￿(.1!￿￿
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￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
B￿￿0￿1￿-!￿￿!￿(￿￿￿￿￿￿￿￿4!￿8!￿"￿￿￿￿￿￿￿￿+￿￿7￿$ ￿￿)’ ￿￿￿￿.**&￿￿2￿ ￿￿DB￿F/￿0 1￿-!￿￿!￿(￿￿￿￿￿￿￿￿-!￿’!￿￿￿7￿￿4!￿8!￿"￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿’ ￿￿￿￿￿￿8 ￿￿￿￿￿$%%.￿￿!￿￿￿￿H$!￿
B￿￿0￿1￿-!￿￿!￿(￿￿￿￿￿￿￿￿-!￿’!￿￿￿7￿￿7￿$ ￿￿8 ￿￿￿￿￿$%%%￿￿￿￿￿￿HFH/￿0 1￿4!￿8!￿"￿￿￿￿￿￿￿￿-!￿’!￿￿￿7￿￿*!￿+!￿)￿￿￿￿￿￿￿)!￿W!￿*!￿
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.1/ .1& .1*
￿
(￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿%￿0￿1￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿3),￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿/￿0 1￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿3),!￿
￿￿￿ ￿￿￿￿(.6￿+￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!
B￿￿￿
￿
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3￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿2￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿03￿ ￿ ￿￿ ￿.11￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ .1*!￿ "￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿2
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿  ￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
03￿ ￿ ￿￿ ￿ .21￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿  ￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿ "￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿!￿(￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿3*￿84￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿3*4￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿^ V]￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿03￿ ￿ ￿￿ ￿.2￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿./1!￿3￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿3￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿03￿ ￿ ￿￿ ￿)1￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿%￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ 03￿ ￿ ￿￿ ￿ 11￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿7￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ 03￿ ￿ ￿￿ ￿ 2￿ ￿ ￿￿￿￿ ￿￿ /1!￿ "￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ &￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿&￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿(￿￿￿￿￿￿!￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿ ￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿03￿ ￿ ￿￿￿￿￿*A.(1!￿3￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿]￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿03￿ ￿ ￿￿ ￿.(1!￿3￿￿￿]￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
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1.6. Retrosynthesis of F-J ring fragment of the gambieric acid A 
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2. Results and discussion 
2.1. Synthesis of the I−F fragment 
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2.3. Introduction of the side chain onto the J ring 
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I￿￿￿
￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
IH￿(!￿?!￿*￿￿￿9￿￿￿￿￿-￿!￿￿?!￿-!￿*￿￿C￿￿￿￿￿￿￿￿’ ￿￿￿￿￿￿8 ￿￿￿￿￿.*//￿￿6￿￿H!￿
I￿￿,!￿8!￿’￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿,!￿￿!￿W￿￿￿￿￿+￿￿.￿￿￿)’ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿$%%.￿￿￿￿￿ ￿￿D￿66!￿￿
￿
H6
$12
￿ ’￿￿
’￿
￿ ’￿￿
’￿
￿ ￿
$1/
$1* $1&
￿
 
￿5￿￿￿
￿5￿￿￿
￿
(￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿%￿0￿1￿0￿1￿￿2*￿K￿￿￿3),￿￿F￿L ￿￿0￿￿1￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿OH￿￿L ￿￿0￿F[1/￿0 1￿0￿1￿￿2
*￿K￿￿￿3),￿￿OH￿￿L ￿￿0￿￿1￿￿￿#￿￿OH￿￿L ￿￿0￿￿￿1￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿OH￿￿L ￿!￿
￿￿￿ ￿￿￿￿116￿,￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿9￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿0$1&1￿￿￿￿￿￿￿￿2*￿K￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿$(1￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿0￿￿￿ ￿￿￿￿121!￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿7￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿3￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿5￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿9￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿  ￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!
I$￿ ￿￿￿￿￿5￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿
￿
￿8’*
$2%
￿
$1&
￿ ￿
￿
(￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿%￿0￿1￿0￿1￿￿2*￿K￿￿￿3),￿￿&H￿￿L ￿￿\￿￿￿￿￿￿￿￿￿0￿￿1￿$(1￿￿&H￿￿L ￿￿\￿￿￿￿￿B￿￿!￿
￿￿￿ ￿￿￿￿12%￿"￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿
$-(-1-￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿ ￿   ￿￿￿ ￿ ￿￿    ￿￿ ￿￿￿ ￿
3￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿-2￿￿￿￿!￿
#￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿9￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿  ￿￿ 5￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿9￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿4￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿3￿￿￿4￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿$2.￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
I$￿-!￿4!￿8￿￿￿C￿9￿￿￿!￿4!￿3￿￿￿￿￿￿￿￿￿’ ￿￿￿￿￿￿8 ￿￿￿￿￿$%%)￿￿!1￿￿￿H$H!￿￿
￿
HD
￿￿￿￿￿￿￿￿  ￿￿￿￿￿￿￿ $()￿ 0￿￿￿ ￿￿￿￿ 1/1!
HF￿ 3￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿ $2.￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿  ￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ B￿62￿￿￿￿￿￿￿2￿￿2￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿2*￿K￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿ ￿￿5￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿
￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!
H￿￿3￿￿￿4￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿0’￿￿:1￿8￿￿￿￿￿￿￿￿￿2
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿5￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿!￿￿￿￿￿￿5￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿0F1￿&￿E8￿0￿ ￿1￿G￿&￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿5￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿$()￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿3￿￿￿￿￿7￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿ ￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿  ￿￿￿￿￿￿￿  ￿￿￿ ￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿+7￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
 ￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿5￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿5￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿
￿
$2%
￿8’*
*￿
$2. $()
￿ ￿ 4￿*￿B
￿8’*
￿
￿
(￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿%￿0￿1￿0’￿￿:1￿8￿￿￿￿￿￿￿:’8￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿
￿￿￿ ￿￿￿￿1/%￿4￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!￿
"￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿5￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿4￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿!
H￿￿3￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿$2(￿￿￿5￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿ ￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿5￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿$2$￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿J ￿
￿￿￿￿￿￿￿￿0￿￿￿ ￿￿￿￿1&;!
HB￿#￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿5￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿￿
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4. Experimental section 
4.1. General Information 
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